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©  Low  dielectric  loss  silicon  nitride  based  material. 

  A  composition  having  low  dielectric  constant  and  low 
dielectric  loss  tangent  from  room  temperature  to  at  least 
about  1100°C  which  comprises  a  silicon  nitride  based 
material  containing  an  effective  amount  of  a  sintering  aid 
selected  from  lanthanum  oxide,  yttrium  oxide,  lanthanum 
aluminate,  yuttrium  aluminate,  aluminmum  oxide  and  mix- 
tures  thereof  and  an  effective  amount  of  a  low  dielectric  loss 
promotor  selected  from  the  group  consisting  of  iron,  chro- 
mium  and  mixtures  thereof  is  a  suitable  radome  material  and 
electromagnetic  window  material. 



F I E L D   OF  THE  I N V E N T I O N  

T h i s   i n v e n t i o n   r e l a t e s   t o   a  s i l i c o n   n i t r i d e  

c o m p o s i t i o n   h a v i n g   a  low  d i e l e c t r i c   c o n s t a n t   and  a  l o w  

d i e l e c t r i c   l o s s   o v e r   a  w i d e   t e m p e r a t u r e   r a n g e .   M o r e  

p a r t i c u l a r l y   i t   r e l a t e s   t o   a  s i l i c o n   n i t r i d e   b a s e d  

m a t e r i a l   c o n t a i n i n g   an  e f f e c t i v e   a m o u n t  o f   c e r t a i n  

s i n t e r i n g   a i d s   and   an  e f f e c t i v e   a m o u n t   o f   an  a d d i t i v e  

s e l e c t e d   f r o m   i r o n ,   c h r o m i u m   and  m i x t u r e s   t h e r e o f   t o  

p r o m o t e   a  low  d i e l e c t r i c   l o s s   and  t h e i r   o x i d e s   o r  

c o m p o u n d s .  

BACKGROUND  OF  THE  I N V E N T I O N  

In  r a d o m e   w i n d o w   a p p l i c a t i o n s   of  d i e l e c t r i c  

m a t e r i a l s ,   i t   i s   d e s i r a b l e   to   h a v e   m a t e r i a l s   w i t h   t h e  

f o l l o w i n g   d i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s :   (a)   low  d i e l e c t r i c  

c o n s t a n t ,   (b)  low  d i e l e c t r i c   l o s s ,   and   (c)   d i e l e c t r i c  

c o n s t a n t   and  l o s s   t a n g e n t   r e l a t i v e l y   i n d e p e n d e n t   o f  

t e m p e r a t u r e s .  

U . S .   P a t e n t   4 , 3 5 8 , 7 7 2   s t a t e s   t h a t   f o r   a c c e p t a b l e  

p o w e r   t r a n s m i s s i o n   e f f i c i e n c y   f o r   r a d o m e   m a t e r i a l s ,   v a l u e s  

of   l e s s   t h a n   10  and  0 . 0 1   a r e   r e q u i r e d   f o r   t h e   d i e l e c t r i c  

c o n s t a n t   and  l o s s   t a n g e n t   r e s p e c t i v e l y .   T h a t   p a t e n t   a l s o  

i n d i c a t e s   t h a t   c e r a m i c   m a t e r i a l s   s u c h   as   s i l i c o n   n i t r i d e ,  

a l u m i n a ,   s i l i c a ,   PYROCERAMR  ( t r a d e m a r k   of   C o r n i n g   G l a s s  

C o r p o r a t i o n )   c o r d i e r i t e ,   m u l l i t e   and  b e r y l l i a   a r e   s u i t a b l e  



r a d o m e   m a t e r i a l s   b u t   n o n e   a l o n e   as   a  m o n o l i t h i c   w a l l   a r e  

s u i t a b l e   b e c a u s e   n o n e   h a v e   t h e   c o m b i n a t i o n   o f   a  d i e l e c t r i c  

c o n s t a n t   b e l o w   10  a n d   a  l o s s   t a n g e n t   o f   0 . 0 1   and   r a i n  

e r o s i o n   a n d   t h e r m a l   s t r e s s   r e s i s t a n c e .   T h a t   p a t e n t  

d i s c l o s e s   a  5  l a y e r   c o m p o s i t e   c o n s i s t i n g   o f   3  l a y e r s   o f  

s i l i c o n   n i t r i d e   a l t e r n a t i n g   w i t h   2  l a y e r s   o f   f u s e d  

s i l i c a .   T h e   s i l i c o n   n i t r i d e   i s   r e l a t i v e l y   p u r e   s i l i c o n  

n i t r i d e   h a v i n g   b e e n   v a p o r   d e p o s i t e d   f r o m   s i l i c o n  

t e t r a c h l o r i d e   a n d   a m m o n i a   i n   a  h y d r o g e n   a t m o s p h e r e .   T h e  

s i l i c o n   n i t r i d e   l a y e r s   a r e   d i s c l o s e d   t o   h a v e   a  d i e l e c t r i c  

c o n s t a n t   o f   6  a n d   a  l o s s   t a n g e n t   o f   9  x  1 0  

M a t e r i a l s   h a v e   e x c e l l e n t   p r o p e r t i e s   a t   h i g h  

t e m p e r a t u r e   s u c h   as   t h e r m a l   s h o c k   r e s i s t a n c e ,   m e c h a n i c a l  

s t r e n g t h ,   e t c . ,   a r e   m o r e   d e s i r a b l e   f o r   h i g h   t e m p e r a t u r e  

a n d / o r   h i g h   p o w e r   w i n d o w   a p p l i c a t i o n s .   S i l i c o n   n i t r i d e  

m a t e r i a l s   h a v e  h i g h   m e c h a n i c a l   s t r e n g t h   a t   r o o m  

t e m p e r a t u r e   a n d   h i g h   t e m p e r a t u r e s ,   a n d   a l s o   h a v e   e x c e l l e n t  

t h e r m a l   s h o c k - r e s i s t a n c e .   H o w e v e r ,   i t   i s   d i f f i c u l t   t o  

s i n t e r   s i l i c o n   n i t r i d e   t o   h i g h   d e n s i t y   w i t h o u t   u s i n g  

s i n t e r i n g   a i d s .   F u r t h e r m o r e ,   s i n t e r i n g   a i d s   p l a y  a   m a j o r  

r o l e   i n   t h e   o v e r a l l   d i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s   o f   s i l i c o n  

n i t r i d e s .   T h u s ,   d e v e l o p m e n t   and   d i s c o v e r y   of   l o w  

d i e l e c t r i c   l o s s   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   a n d / o r   m o d i f y   b u l k  

c r y s t a l l i n e   p r o p e r t i e s   a r e   v e r y   i m p o r t a n t   t o   o b t a i n   g o o d  

d i e l e c t r i c   m a t e r i a l s .   U s u a l l y   t h e   d i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s  

of   s i l i c o n   n i t r i d e s   ( h o t   p r e s s e d ,   r e a c t i o n   b o n d e d   a n d  

p r e s s u r e l e s s   s i n t e r e d )   h a v e   d i e l e c t r i c   c o n s t a n t s   r a n g i n g  

f r o m   a b o u t   7 . 5   t o   a b o u t   9  and   d i e l e c t r i c   l o s s   t a n g e n t s  

h i g h e r   t h a n   a b o u t   0 . 0 0 1 ,   m o r e   p a r t i c u l a r l y   f r o m   a b o u t  

0 . 0 0 2   t o   a b o u t   0 . 0 2 .   The   d i e l e c t r i c   l o s s   t a n g e n t   i s  



u s u a l l y   h i g h l y   d e p e n d e n t   on  t e m p e r a t u r e .   M a t e r i a l s   w i t h  

h i g h   l o s s   and   a d v e r s e   t e m p e r a t u r e   d e p e n d e n t   p r o p e r t i e s   a r e  

n o t   d e s i r a b l e   f o r   e l e c t r o m a g n e t i c   w i n d o w   a p p l i c a t i o n s .  

S i l i c o n   n i t r i d e   t y p e   m a t e r i a l s   c o n s i s t i n g   e s s e n t i a l l y   o f  

s i l i c o n   n i t r i d e   and   Y2O3  and  Al2O3  as  s i n t e r i n g  

a i d s   a r e   d i s c u s s e d   i n   " P r e s s u r e l e s s   S i n t e r e d   S i l i c o n  

N i t r i d e   as  a  P r o m i s i n g   C a n d i d a t e   f o r   R a d o m e   M a t e r i a l s " ,  

1 7 t h   S y m p o s i u m   on  E l e t r o m a g n e t i c   W i n d o w s ,   A t l a n t a   G e o r g i a ,  

J u l y   2 5 - 2 7 ,   1 9 8 4 ,   b y   M.Y.  E s i e h ,   H.  M i z u h a r a   and   P.  W. 

S m i t h .   T h e s e   m a t e r i a l s   a r e   d e s i g n a t e d   i n   t h a t   a r t i c l e   a s  

SNW=1000.   T h o s e   m a t e r i a l s   w e r e   shown  t o   h a v e   p r o p e r t i e s  

s u i t a b l e   f o r   h i g h   t e m p e r a t u r e   r a d o m e   a p p l i c a t i o n s .  

M a t e r i a l s   w h i c h   h a v e   e v e n   l o w e r   d i e l e c t r i c   c o n s t a n t   a n d  

l o w e r   l o s s   t a n g e n t   and   r e m a i n   e s s e n t i a l l y   u n c h a n g e d  

t h r o u g h   t h e   t e m p e r a t u r e   r a n g e   of  f r o m   a b o u t   2 5 ° C   t o  

a b o u t   1 1 0 0 ° C   w o u l d   be   an  a d v a n c e m e n t   in   t h e   a r t .  

SUMMARY  OF  THE  I N V E N T I O N  

In   a c c o r d a n c e   w i t h   one   a s p e c t   of  t h i s   i n v e n t i o n ,  

t h e r e   i s   p r o v i d e d   a  c o m p o s i t i o n   h a v i n g   low  d i e l e c t r i c  

c o n s t a n t   and   low  d i e l e c t r i c   l o s s   t a n g e n t .   The  c o m p o s i t i o n  

c o m p r i s e s   a  s i l i c o n   n i t r i d e   b a s e d   m a t e r i a l ,   an  e f f e c t i v e  

a m o u n t   of  a  s i n t e r i n g   a i d   s e l e c t e d   f r o m   a l u m i n u m   o x i d e ,  

l a n t h a n u m   o x i d e ,   y t t r i u m   o x i d e ,   y t t r i u m   a l u m i n a t e ,  

l a n t h a n u m   a l u m i n a t e   a n d   m i x t u r e s   t h e r e o f   a n d   an  e f f e c t i v e  

a m o u n t   of   i r o n ,   c h r o m i u m   and   m i x t u r e s   t h e r e o f   as  a n  

a d d i t i v e   t o   p r o m o t e   low  d i e l e c t r i c   l o s s .  



DETAILED  D E S C R I P T I O N   OF  THE  PRESENT  I N V E N T I O N  

F o r   a  b e t t e r   u n d e r s t a n d i n g   o f   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,  

t o g e t h e r   w i t h   o t h e r   a n d   f u r t h e r   o b j e c t s ,   a d v a n t a g e s ,   a n d  

c a p a b i l i t i e s   t h e r e o f ,   r e f e r e n c e   i s   m a d e   t o   t h e   f o l l o w i n g  

d i s c l o s u r e   and   a p p e n d e d   c l a i m s   i n   c o n n e c t i o n   w i t h   t h e  

f o r e g o i n g   d e s c r i p t i o n   o f   some  of   t h e   a s p e c t s   of  t h e  

i n v e n t i o n .  

The   c o m p o s i t i o n   o f   t h i s   i n v e n t i o n   i s   a  s i l i c o n  

n i t r i d e   b a s e d   m a t e r i a l   w h e r e i n   s e l e c t e d   s i n t e r i n g   a i d s   a r e  

a d d e d   i n   a  s u f f i c i e n t   q u a n t i t y   t o   a c h i e v e   a  s i n t e r e d  

d e n s i t y   o f   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   96%  of   t h e o r e t i c a l .   H i g h  

d e n s i t y   s a m p l e s   o f   99%  o r   a b o v e   o f   t h e o r e t i c a l   d e n s i t y   a r e  

d e s i r a b l e   i n   t e r m s   o f   e v a l u a t i n g   t h e   " t r u e "   d i e l e c t r i c  

p r o p e r t i e s .   P o r o s i t y   i n   s a m p l e s   w i l l   r e d u c e   t h e  

d i e l e c t r i c   c o n s t a n t   and   d i e l e c t r i c   l o s s   t a n g e n t .   T h i s   i s  

t h e   r e a s o n   why  some  of   t h e   p u b l i s h e d   d a t a   s h o w   l o w  

d i e l e c t r i c   c o n s t a n t s ,   c o m p a r e d   w i t h   d e n s e   b o d i e s .   T h i s  

g i v e s   a  f a l s e   i m p r e s s i o n   of   low  d i e l e c t r i c   c o n s t a n t s   o f  

v a r i o u s   m a t e r i a l s   i n c l u d i n g   r e a c t i o n   b o n d e d   s i l i c o n  

n i t r i d e .   F u r t h e r m o r e ,   h i g h   d e n s e   s a m p l e s   h a v e   b e t t e r  

m e c h a n i c a l   s t r e n g t h ,   w e a r i n g   p r o p e r t i e s   and   r e l i a b i l i t y .  

S l i g h t l y   p o r o u s   m a t e r i a l s   may  be  d e s i r a b l e   f o r  

a p p l i c a t i o n s ,   i n   w h i c h   t h e   t h e r m a l   i n s u l a t i o n   i s  

d e s i r a b l e .   In   v i e w   of   t h i s ,   low  c o n t e n t s   o f   s i n t e r i n g  

a i d s   s u c h   as   4%  t o   8%  (by   w e i g h t )   a r e   a c c e p t a b l e   d e p e n d i n g  

on  s p e c i f i c   a p p l i c a t i o n s .   F o r   e x a m p l e ,   p r o p e r t i e s   o f  

s i n t e r e d   b o d y   v a r i e s   as   s i n t e r i n g   a i d s   a r e   r e d u c e d .   S o m e  

t r e n d s   a r e   l i s t e d   as   f o l l o w s :  



1)  D e n s i t y   d r o p s .  

2)  D i e l e c t r i c   c o n s t a n t   d r o p s  

3 )   D i e l e c t r i c   l o s s   t a n g e n t   i s   h i g h l y   d e p e n d i n g   o n  

i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   ( s )  

4)  V a l u e   of   l o s s   t a n g e n t   c h a n g e   w i t h   c o m p o s i t i o n   c a n   b e  

i n   t h e   o r d e r   of  100  t i m e s .   T h u s ,   t h e   e f f e c t s   o f   5% 

p o r e s   c an   be  c o n s i d e r e d   n e g l e c t e d ,   c o m p a r e d   w i t h  

c o n t r o l l i n g   and   on  l o s s   t a n g e n t   d e v e l o p i n g   a  low  l o s s  

i n t e r g r a n u l a r   p h a s e .  

5 )   G e n e r a l l y   m e c h a n i c a l   p r o p e r t i e s   s u c h   as   s t r e n g t h ,  

h a r d n e s s ,   w e a r i n g   p r o p e r t i e s   d r o p   as  s i n t e r e d   d e n s i t y  

d r o p s .   U s u a l l y ,   t h e   m o d u l u s ' o f   r u p t u r e   (MOR)  v a l u e  

i s   a b o u t   8 0 , 0 0 . 0  -   1 2 0 , 0 0 0   p s i   a t   room  t e m p e r a t u r e ,  

d e p e n d i n g   on  c o m p o s i t i o n s   and  p r o c e s s e s .   In  s o m e  

a p p l i c a t i o n s ,   t h e   m e c h a n i c a l   s t r e n g t h   can   be  as   l o w  

as  4 0 - 5 0 , 0 0 0   p s i   a t   room  t e m p e r a t u r e   and   can   b e  

a c c e p t a b l e .  

S u i t a b l e   s i n t e r i n g   a i d s   a r e   l a n t h a n u m   o x i d e ,   y t t r i u m  

o x i d e ,   a l u m i n u m   o x i d e ,   l a n t h a n u m   a l u m i n a t e ,   y t t r i u m  

a l u m i n a t e ,   and   m i x t u r e s   t h e r e o f .   An  a m o u n t   of  s i n t e r i n g  

a i d   i s   u s e d   w h i c h   w i l l   a c h i e v e   a  d e n s i t y   of   a t   l e a s t   a b o u t  

96%  of  t h e o r e t i c a l .   A m o u n t s   of  s i n t e r i n g   a i d s   r a n g i n g  

f r o m   a b o u t   3%  by  w e i g h t   t o   a b o u t   20%  by  w e i g h t   a r e  

e f f e c t i v e ,   h o w e v e r ,   f r o m   a b o u t   4%  to   a b o u t   16%  by  w e i g h t  



a r e   p r e f e r r e d .   I t   i s   p r e f e r r e d  t o   u s e   l a n t h a n u m  a l u m i n a t e  

a s   t h e   s o u r c e   o f   l a n t h a n u m   o x i d e   b e c a u s e   l a n t h a n u m   o x i d e  

i s   h y g r o s c o p i c .   I f   a d d i t i o n a l   a l u m i n u m   o x i d e   i s   d e s i r e d  

t h e n   a l u m i n u m   o x i d e   c a n   be  a d d e d .   A  m i x t u r e   of   a b o u t   8% 

by  w e i g h t   o f   l a n t h a n u m   a l u m i n a t e   and   a b o u t   8%  a l u m i n u m  

o x i d e   i s   e s p e c i a l l y   p r e f e r r e d   as  a  s i n t e r i n g   a i d .  

The   a d d i t i v e   t h a t   i s   u s e d   as   a  low  d i e l e c t r i c   l o s s  

p r o m o t e r   i s   s e l e c t e d   f r o m   i r o n ,   c h r o m i u m  a n d   m i x t u r e s  

t h e r e o f .   The   l ow  d i e l e c t r i c   l o s s   p r o m o t e r   c a n   be  i r o n  

m e t a l   o r   c h r o m i u m   m e t a l   o r   c an   be  i n   t h e   f o r m   of   c o m p o u n d s  

s u c h   as   i r o n   o x i d e   o r   c h r o m i u m   o x i d e .   M i x t u r e s   o f   i r o n  

a n d   c h r o m i u m   c a n   be   u s e d   s u c h   as   a  m i x t u r e   o f   i r o n   a n d  

c h r o m i u m   m e t a l s .   C o m p o u n d s   s u c h   as  i r o n   c h r o m i t e   c a n   a l s o  

be   u s e d .   R e l a t i v e   s m a l l   a m o u n t s ,   s u c h   as   0 . 0 5 % ,   a r e  

e f f e c t i v e   t o   r e d u c e   t h e   d i e l e c t r i c   l o s s   t a n g e n t .   H o w e v e r ,  

i t   i s   p r e f e r r e d   t o   u s e   f r o m   a b o u t   0 .1%  t o   a b o u t   2%  b y  

w e i g h t .  

C o - p e n d i n g   U . S .   P a t e n t   A p p l i c a t i o n   S N 6 1 4 , 8 9 6 ,   f i l e d  

May  2 9 ,   1 9 8 4   by  t h e   i n v e n t o r   of  t h i s   i n v e n t i o n   a n d  

a s s i g n e d   t o   t h e   s a m e   a s s i g n e e ,   d i s c l o s e s   a  s i l i c o n   n i t r i d e  

c o m p o s i t i o n   c o n s i s t i n g   e s s e n t i a l l y   of   f r o m   a b o u t   3%  t o  

a b o u t   10%  by  w e i g h t   of   L a 2 0 3   and  0  t o   4%  A 1 2 0 3  
b a l a n c e   S i 3 N 4 .   H i g h l y   p u r e   Si 3N4  of   a t   l e a s t  

9 9 . 9 %   p u r i t y   i s   u s e d .   The  m a t e r i a l   i s   h o t   p r e s s e d   a t   a  

t e m p e r a t u r e   of   f r o m   a b o u t   1 7 0 0 ° C   t o   a b o u t   1 8 0 0 ° C   w i t h  

a  p r e s s u r e   o f   3 0 0 0   t o   5000   p s i   u s e d .   S u c h   b o d i e s   e x h i b i t  

h i g h   h a r d n e s s .   T h a t   a p p l i c a t i o n   d c e s   n o t   d i s c l o s e   t h e  

d i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s   o f   t h e   m a t e r i a l s   p r o d u c e d   and   a s  

h e r e i n a f t e r   s h o w n   w o u l d   n o t   h a v e   t h e   low  l o s s   t a n g e n t   o f  

t h e   m a t e r i a l s   of   t h i s   i n v e n t i o n .  



C o - p e n d i n g   U . S .   P a t e n t   A p p l i c a t i o n  S N 6 1 4 , 8 9 5 ,  f i l e d  

May  29,   1984  by  t h e   s a m e   i n v e n t o r  a n d  a s s i g n e d   t o   t h e   s a m e  

a s s i g n e e   as  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   d i s c l o s e s   m a t e r i a l s  

c o n t a i n i n g   S i 3 N 4 ,   s i n t e r i n g   a i d s   of   L a 2 0 3   a n d  

A l2O3   and   a  h a r d   m a t e r i a l   s e l e c t e d   f r o m   t i t a n i u m  

c a r b i d e ,   t i t a n i u m   n i t r i d e   and   m i x t u r e s   t h e r e o f .   M a t e r i a l s  

c o n t a i n i n g   h a r d   r e f r a c t o r y   p h a s e s   s u c h   as  TiC  and   T i N  

w o u l d   h a v e   d i e l e c t r i c   c o n s t a n t s   a b o v e   10  t h u s   m a k i n g   t h e m  

u n s u i t a b l e   r a d o m e   m a t e r i a l s .  

U . S .   P a t e n t   A p p l i c a t i o n   S N 6 3 1 , 2 6 9   f i l e d   J u l y   16 ,   1 9 8 4  

by  t h e   same  i n v e n t o r   a n d   a s s i g n e d   t o   t h e   s ame   a s s i g n e e   a s  

t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   d i s c l o s e s   s i l i c o n   n i t r i d e   b o d i e s  

h a v i n g   a  h i g h   r e s i s t a n c e   t o   p h o s p h o r i c   a c i d   c o r r o s i o n .  

T h e s e   m a t e r i a l s   c o n t a i n   a b o u t   3%  t o   a b o u t   18%  of  l a n t h a n u m  

o x i d e ,   f r o m   a b o u t   0 .5%  t o   5%  a l u m i n u m   o x i d e ,   up  t o   a b o u t  

2%  i r o n ,   up  t o   a b o u t   0 . 2 5 %   e a c h   of   c a r b o n ,   c a l c i u m  

a l u m i n u m   or  t h e i r   o x i d e ,   b a l a n c e  S i 3 N 4 .   T h i s  

a p p l i c a t i o n   d o e s   n o t   d i s c l o s e   t h e   d i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s   o f  

t h e   b o d i e s   p r o d u c e d .  

U . S .   P a t e n t   A p p l i c a t i o n   S N 6 3 1 , 2 7 0   f i l e d   J u l y   16 ,   1 9 8 4  

d i s c l o s e s   a  m e t h o d   of   p r e p a r i n g   l a n t h a n u m   a l u m i n a t e .   I n  

t h i s   m e t h o d   l a n t h a n u m   o x i d e   and   a l u m i n u m   o x i d e   a r e   h e a t e d  

a t   a  t e m p e r a t u r e   of   f r o m   a b o u t   1 0 0 0 ° C   t o   1 4 5 0 ° C   f o r  

a b o u t   3  to   a b o u t   20  h o u r s .   T h i s   p r o c e s s   i s   s u i t a b l e   f o r  

p r e p a r i n g   t h e   l a n t h a n u m   a l u m i n a t e   u s e f u l   in   t h i s   i n v e n t i o n .  

U . S .   P a t e n t   A p p l i c a t i o n   S N 6 0 6 , 0 4 4   f i l e d   May  3,  1 9 8 4  

d i s c l o s e s   a  c o l d   p r e s s   a n d   s i n t e r i n g   p r o c e s s   s u i t a b l e   f o r  

p r o d u c i n g   t h e   b o d i e s   of   t h i s  i n v e n t i o n .   In  t h a t   p r o c e s s  

an  a d m i x t u r e   of  s i l i c o n   n i t r i d e   and   t h e   l a n t h a n u m   o x i d e  

and   a l u m i n u m   o x i d e   s i n t e r i n g   a i d s   i s   f o r m e d   and  p r e s s e d   t o  



f o r m   a  g r e e n   c o m p a c t   w h i c h   i s   t h e r e a f t e r  s i n t e r e d   t o   n e a r  

t h e o r e t i c a l   d e n s i t y .  

U . S .   P a t e n t   A p p l i c a t i o n   S N 6 0 6 , 0 4 7   d i s c l o s e s   a  m e t h o d  

f o r   p r e p a r i n g   y t t r i u m   a l u m i n a t e .   T h i s   p r o c e s s   i s   u s e f u l  

f o r   p r e p a r i n g   t h e   y t t r i u m   a l u m i n a t e   u s e f u l   i n   t h i s  

i n v e n t i o n   To  m o r e   f u l l y   i l l u s t r a t e   t h i s   i n v e n t i o n ,   t h e  

f o l l o w i n g   n o n - l i m i t i n g   e x a m p l e s   a r e   p r e s e n t e d .   A l l   p a r t s ,  

p o r t i o n s ,   and   p e r c e n t a g e s   a r e   by  w e i g h t   u n l e s s   o t h e r w i s e  

s t a t e d .  

E x a m p l e   1  

S a m p l e s   a r e   p r e p a r e d   by  d r y   b a l l   m i l l i n g   t h e  

a p p r o p r i a t e   a m o u n t s   of   m a t e r i a l s   in   a  S c o t t - M u r r a y   m i l l .  

A b o u t   a  400  g r a m   c h a r g e   i s   u s e d   and   a b o u t   16  k i l o g r a m  

s i l i c o n   n i t r i d e   1"  d i a m e t e r   g r i n d i n g   m e d i a   i s   u s e d .   T h e .  

m a t e r i a l s   a r e   m i l l e d   f o r   a b o u t   36  h o u r s .   A f t e r   m i l l i n g   6 

s a m p l e s   f o r   t e s t n g   a r e   p r e p a r e d   by  p r e s s i n g   i n t o  

r e c t a n g u l a r   b a r s   u s i n g   a b o u t   2 0 , 0 0 0   p s i .   The  b a r s   a r e  

t h e n   s i n t e r e d   a t   a b o u t   1 7 6 0 0 C   f o r   a b o u t   4  h o u r s   i n   o n e  

a t m o s p h e r e   of  n i t r o g e n   g a s .   A l l   s a m p l e s   a r e   a b o v e   a b o u t  

99%  of   t h e   t h e o r e t i c a l   d e n s i t y .  



E x a m p l e   2 

F o l l o w i n g   t h e   p r o c e d u r e   of  E x a m p l e   1  a d d i t i o n a l   s a m p l e s  

a r e   p r e p a r e d   h a v i n g   t he   c o m p o s i t i o n   l i s t e d   in  T a b l e   2 .  

D i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s   a r e   a l s o   m e a s u r e d   and  g i v e n   i n  

T a b l e   3 .  



E x a m p l e   3 

F o l l o w i n g   e s s e n t i a l l y   t h e   same  p r o c e d u r e   as  g i v e n   i n  

E x a m p l e   1,  a d d i t i o n a l   s a m p l e s   a r e   p r e p a r e d   h a v i n g   t h e  

c o m p o s i t i o n s   l i s t e d   in  T a b l e   4.  D i e l e c t r i c   p r o e r t i e s  

a r e   m e a s u r e d   and  g i v e n   in  T a b l e   5 .  



E x a m p l e   4 

F o l l o w i n g   e s s e n t i a l l y   t h e   same  p r o c e d u r e   as  g i v e n   i n  

E x a m p l e   1  a d d i t i o n a l   s a m p l e s   a r e   p r e p a r e d   h a v i n g   t h e  

c o m p o s i t i o n s   l i s t e d   in  T a b l e   6.  D i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s  

a r e   m e a s u r e d   and  l i s t e d   in  T a b l e   7 .  



E x a m p l e   5 

F o l l o w i n g   e s s e n t i a l l y   t h e   same  p r o c e d u r e   as  g i v e n   i n  

E x a m p l e   1.  A d d i t i o n a l   s a m p l e s   a r e   p r e p a r e d   h a v i n g   t h e  

c o m p o s i t i o n s   l i s t e d   in  T a b l e   8.  D i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s  

a r e   a l s o   m e a s u r e d   and  g i v e n   in  T a b l e   9 .  



E x a m p l e   6 

F o l l o w i n g   e s s e n t i a l l y   t h e   same  p r o c e d u r e   as  g i v e n   i n  

E x a m p l e   1.  A d d i t i o n a l   s a m p l e s   a re   p r e p a r e d   h a v i n g   t h e  

c o m p o s i t i o n s   l i s t e d   in  T a b l e   10.  D i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s  

a r e   a l s o   m e a s u r e d   and  g i v e n   in  T a b l e   1 1 .  



The  a b o v e   d a t a   shows   t h a t   a d d i t i o n s   of  i r o n   and  c h r o m i u m  

h a v e   b e n e f i c i a l   e f f e c t s   upon  t h e   d i e l e c t r i c   p r o p e r t i e s  

of   a  S i3N4   s y s t e m .   The  b e n e f i c i a l   e f f e c t s   a r e   r e l a t i v e l y  

i n d e p e n d e n t   of  t h e   l e v e l   of  s i n t e r i n g   a id   u s e .  

W h i l e  t h e r e   has  been   shown  and  d e s c r i b e d   what   a re   a t  

p r e s e n t   c o n s i d e r e d   t h e   p r e f e r r e d   e m b o d i m e n t s   of  t h e  

i n v e n t i o n ,   i t   w i l l   be  o b v i o u s   to   t h o s e   s k i l l e d   in  t h e  

a r t   t h a t   v a r i o u s   c h a n g e s   and  m o d i f i c a t i o n s   may  be  m a d e  

t h e r e i n   w i t h o u t   d e p a r t i n g   f r o m   t h e   s c o p e   of  t h e   i n v e n t i o n  

as  d e f i n e d   by  t h e   a p p e n d e d   c l a i m s .  



1 .   A  c o m p o s i t i o n   c o n s i s t i n g   e s s e n t i a l l y   of   s i l i c o n  

n i t r i d e   and   an  e f f e c t i v e   a m o u n t   of   a  s i n t e r i n g   a i d  

s e l e c t e d   f r o m   l a n t h a n u m   o x i d e ,   y t t r i u m   o x i d e ,   a l u m i n u m  

o x i d e ,   l a n t h a n u m   a l u m i n a t e ,   y t t r i u m   a l u m i n a t e   and  m i x t u r e s  

t h e r e o f   and   an  e f f e c t i v e   a m o u n t   of  a  low  d i e l e c t r i c   l o s s  

p r o m o t o r   s e l e c t e d   f r o m   t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of   i r o n ,  

c h r o m i u m   and   m i x t u r e s ,   a n d   t h e i r   o x i d e s   or   c o m p o u n d s  

w h e r e i n   s a i d   c o m p o s i t i o n   h a s   a  d i e l e c t r i c   c o n s t a n t   o f  

b e l o w   a b o u t   8 .0   a t   a b o u t   9 . 3 7 5   GHz  a t   a  t e m p e r a t u r e   r a n g e  

of  f r o m   a b o u t   25°C  t o   a b o u t   1 1 0 0 ° C   and   a  l o s s   t a n g e n t  

of  l e s s   t h a n   a b o u t   1 x 1 0 - 3   t h r o u g h o u t   s a i d   t e m p e r a t u r e  

r a n g e .  

2.  A  c o m p o s i t i o n   a c c o r d i n g   t o   C l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   l o w  

d i e l e c t r i c   l o s s   p r o m o t o r   i s   a t   a  l e v e l   of  f r o m   a b o u t   0 . 0 5  

t o   a b o u t   2%  by  w e i g h t .  

3.  A  c o m p o s i t i o n   a c c o r d i n g   t o   C l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   l o w  

d i e l e c t r i c   l o s s   p r o m o t e r   i s   a t   a  l e v e l   of  f r o m   a b o u t   0 . 1 %  

t o   a b o u t   2%  by  w e i g h t .  

4.  A  c o m p o s i t i o n   a c c o r d i n g   t o   C l a i m   2  w h e r e i n   s a i d  

s i n t e r i n g   a i d   i s   a t   a  l e v e l   of  f r o m   a b o u t   4%  to   a b o u t   20% 

by  w e i g h t .  

5.  A  c o m p o s i t i o n   a c c o r d i n g   t o   C l a i m   3  w h e r e i n   s a i d  

s i n t e r i n g   a i d   i s   a t   a  l e v e l   of  f r o m   a b o u t   4%  to   a b o u t   20% 



by  w e i g h t .  

6 .   A  c o m p o s i t i o n   a c c o r d i n g   
t o  C l a i m   

5  w h e r e i n   s a i d  

s i n t e r i n g   a i d   c o n t a i n s   b o t h   l a n t h a n u m   and   a l u m i n u m   o x i d e s .  

7.  A  c o m p o s i t i o n   a c c o r d i n g   t o   C l a i m   4  w h e r e i n   s a i d  

s i n t e r i n g   a i d   c o n t a i n s   b o t h   y t t r i u m   and   a l u m i n u m   o x i d e s .  
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